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論文内容の要旨
零磁場でNi 2+イオンのスピンが結晶場によって 3 重縮退が解け基底が一重になった結晶系であるい
くつかの Ni 化合物において，最近我々はパルス磁場を使用した“transient" な条件下で，磁場中ス
ピン秩序を観測した。更に希釈冷凍機と超電導磁石を使った“static" な条件下で比熱C;R や磁化率
x を測定し，以下に示すようにそれぞれの Ni化合物において特徴のあるスピン秩序の様子を明らかに
した。
Ni(N0 3 )2 ・ 6H 2 0 において， Tc-H相境界は38.4KOe から 48.2KOeの範囲にあったが，秩序状態
の中心磁場の43KOe において予期しなかったTcの極小が見出された。この特徴のある相境界等は，
反強磁性相互作用で結びついた 2 ケの Ni 2+スピンの pair より成り立つ pair系のモデルでよく説明さ
れ，分子場近似の計算より pair 内やpair 聞の相互作用の大きさを見積った。
β-Ni (N0 3 )2 ・ 4H 2 0 においては，単位胞中に 2 つのNi 2+イオンのサイトがあり，異る 2 方向に磁
場を加えたとき，それぞれ干刻字域が異る 2 つのスピン秩序状態が見出された。比熱のTc での対数的な
発散やTcでのエントロピーの値から，スピン秩序は 2 次元Ising系の特徴を持っていることが明らか
になった。
反強磁性的に干刻字した β- (NiN0 3 )2 ・ 4H 2 0 において，磁場の方向を変えるのに伴って秩序状態は
特徴的な変化をした。磁場軸をイオン軸の ZB-軸から YB ー軸方向に傾けたとき， X-H曲線は新たに 2
つのピークが現れた。分子場近似との対応より，この X-H曲線の角度依存は， D> 0 かつ Eキ O の結
品場の異方性エネルギーのもとでのスピンの flopping によると結論づけられた。
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論文の審査結果の要旨
本論文は基底準位が一重頃である磁性体について磁場中における励起準位との交差位置附近にみら
れる長距離秩序状態を磁気的熱的に研究したものである。従来交換相互作用によるイオン対系におい
てのみ見出されていた交差磁場における秩序の発現を結晶場中のNi 2 + イオン系について検出すること
に成功した後同じ Ni 2+イオン塩の種々の結晶構造，種々のスピン相互作用を持つ結晶について実験を
行い，新しい型のスピン構造を見出している。特にNi(NO山 .6H 2 0 では結晶場下のイオン対モデル
によって 2 ケ所の交差磁場を中心とした秩序相の存在を解明した。又β--N i (N0 3 )2.4H 2 0結晶では
二種類のNi 2+イオンのつくる夫々の層状相互作用系が外部磁場の方向によって夫々全く独立に秩序状
態に入り高い近似で二次元格子磁性体となっていることを示した。更に磁場方向と磁気異方性の釣合
いからスピンフロップ現象と類似の相転移の存在も見出している。以上本論文は基底一重項磁性体の
磁場中秩序に関連して新しい磁気スピンモデル系の開拓に重要な寄与があったもので学位論文として
価f直あるものと 221める。
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